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AI2BIMIII3F12 （A, B：アルカリ金属、M ：3d遷移金属）の開拓を試み、得られた化合
物の結晶構造と磁性を精査した。第1章で研究背景、第2章で実験方法、第3章で合成
結果及びTi系 (S = 1/2), V系(S = 1), Cr系 (S = 3/2)の三つのスピン系の結晶構造と磁
性、そして第4章で結論を述べた。以下に第3章の概略を説明する。 
3章1節では合成結果について記述した。様々なA, B, Mの組み合わせにおいて
A2BM3F12の合成を試みた結果、Ti系 (S = 1/2), V系(S = 1), Cr系 (S = 3/2)の合計8個の化
合物を発見し、フラックス法によりそれらの単結晶の育成に成功した。特に磁性イオ
ンがTi3+ (S = 1/2)のカゴメ化合物は初めてであり、S = 1/2のカゴメ格子反強磁性体の研
究において主流であるCu2+系の化合物よりもDM相互作用が非常に小さいと予想され
る。過去に報告されているMn3+系 (S = 2)も合わせると、量子揺らぎの強いS = 1/2の系
から古典系に近いS = 2の系までを網羅したことになり、これまでで最も多彩なカゴメ
化合物群を得ることに成功した。 
3 章 2 節では A2BTi3F12(S = 1/2)の結晶構造と磁性について述べた。単結晶を用いた




的であるにも関わらず、2 K まで磁気秩序を示さない。これは DM 相互作用が非常に
小さいことを反映している。また、カゴメ格子の歪みが小さくなるにつれて、低温で
の磁化率の大きさと磁気異方性が小さくなる。強磁場磁化測定と比熱測定の結果か
ら、Rb2NaTi3F12, Cs2NaTi3F12, Cs2KTi3F12 の基底状態がそれぞれ約 1/3 の nearly free spin
を含む 2 成分状態、gapless な 1 成分の無秩序基底状態、gapped な 1 成分の無秩序基底
状態であることが判明した。これらの結果から理想的な S = 1/2 のハイゼンベルグ型カ
ゴメ格子反強磁性体の基底状態が gapped であることが暗示される。さらに、カゴメ
格子の歪みが小さい Cs2NaTi3F12 と Cs2KTi3F12 は、強磁場磁化過程において印加磁場
	 	 
の方向によらず 1/3 磁化プラトー的挙動を示す。これは S = 1/2 の量子揺らぎとカゴメ
格子の適度な歪みによって安定化されていると考えられる。 
3 章 3 節では A2BV3F12(S = 1)の結晶構造と磁性について述べた。V 系 (S = 1)の三つ











の 1/3 及び 2/3 において磁化の飛びが生じる。 
3 章 4 節では A2BCr3F12(S = 3/2)の結晶構造と磁性について述べた。Cr 系 (S = 3/2)の
二つの化合物 Cs2NaCr3F12, Cs2KCr3F12 も少し歪んだカゴメ格子を形成している。
Cs2KCr3F12 ではカゴメ格子の歪みは非常に小さくカゴメ格子は理想的に近い。磁化率
測定の結果から、二つの化合物はワイス温度が−40 K 程度であり、6 K 程度でスピン
面がカゴメ面に平行な 120°型構造を伴った反強磁性秩序を形成する。磁気相転移温度
以下では、小さな磁気異方性が現れる。さらに、強磁場磁化過程において印加磁場の
方向によらず 1/3 磁化プラトー的挙動が現れる。 






























質系の開拓を行い、M3+= Ti3+ (S = 1/2), V3+ (S = 1), Cr3+ (S = 3/2)の合計8個の化
合物を発見している。また、得られた単結晶試料に対して磁化測定を中心に系統的
な研究を行うことで以下の知見を得ている。 
(1) M3+= Ti3+ (S = 1/2), V3+ (S = 1), Cr3+ (S = 3/2)のいずれの化合物もM3+が少
し歪んだカゴメ格子を形成している。また、いずれもワイス温度が−45 ∼ −30 K程
度であり反強磁性的相互作用が支配的である。 





















要旨公表可能日：	 	 	 	 	 年	 	 	 月	 	 	 日以降	 
 
 
	 
